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HERSTELLUNGSVERFAHREN UND UNTERSUCHUNG VON MEHRSCHICHTROHREN FÜR 
THERMIONIK-KONVERTER *) 
ZUSAMMENFASSUNG 
Für verschiedene Thermionik-Reaktor-Konzepte wird eine 
Übersicht gegeben über Mehrschichtrohre, die beim Bau 
Verwendung finden sollen. Bekannt gewordene Herstellungs-
verfahren werden mitgeteilt und einige Hauptmerkmale ta-
bellarisch zusammengestellt. Es werden Kenndaten empfohlen, 
die zur Charakterisierung eines Mehrschichtrohres erforder-
lich erscheinen. Die in Ispra durchgeführten Untersuchungen 
werden mitgeteilt. 
EINFÜHRUNG 
Zur Realisierung der meisten Thermionik-Reaktor-Konzepte 
sind röhrenförmige Metall-Keramik-Metall-Bauteile notwendig, 
sogenannte Mehrschichtrohre oder Sandwiche. 
Eindvlehrschichtrohr besteht i.a. aus 3 konzentrischen Rohren, 
einem metallischen Aussenrohr, einer elektrischen Isolier-
schicht und dem metallischen Kollektor im Inneren. 
Es hat folgende Hauptaufgaben: 
1. Elektrische Isolierung der einzelnen thermionischen Zellen 
im Konstruktionsverband, 
2. Abwärmetransport aus den Zellen in radialer Richtung nach 
aussen bei einer möglichst kleinen Temperaturdifferenz, 
3«, Gewährleistung der mechanischen Einheit und des Schutzes 
der Zellen vor korrosivem Angriff durch das Kühlmittel. 
Die Entwicklung der thermionischen Konverter ist in den letzt-
en Jahren stark vorangetrieben worden, die der Mehrschicht-
rohre jedoch nicht. Daher existieren noch keine zufrieden-
stellende Mehrschichtrohre zur allgemeinen Verwendung. In 
verschiedenen Laboratorien werden solche Rohre entwickelt 
und hergestellt. Die meisten Verfahren sind aber noch im Ver-
suchsstadium. Eine Entscheidung darüber, welchem Verfahren 
der Vorzug zu geben ist, lässt sich zur Zeit nicht fällen. 
*) Manuskript erhalten am 9· Dezember 1968. 
Je nach Anwendungszweck werden sich einige Verfahren her-
auskristallisieren. Die in Ispra entwickelten Mehrschicht-
rohre sind nach Mitteilung von BBC, Mannheim von grossem 
Interesse für das ITR-Projekt ^ . Für die Entwicklung 
stehen jedoch nur sehr beschränkte Mittel zur Verfügung. 
In Tabelle 1 sind die bekanntgewordenen Konzepte bezw. Pro-
jekte von Thermionik-Reaktoren ' sowie die geforderten 
Abmessungen, Werkstoffe und Daten der jeweils erforder-
(1 - 5) 
liehen Mehrschichtrohre zusammengestellt . Als Iso-
lator ist hauptsächlich AlpO-. und als Hüllwerkstoff Nb vor-
gesehen. Die Betriebstemperaturen betragen 700 bis 800 C, 
p 
die Wärmeflüsse 60 bis 92 W/cm und die Betriebsspannungen 
sind kleiner als 50 V. Eine Ausnahme bildet ein W/BeO/W-
Sandwich mit 400 W/cm2 und 400 V. 
1. VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG VON MEHRSCHICHTROHREN 
Die Schwierigkeit,gute Mehrschichtrohre für Betriebs-
temperaturen bis 1000°C herzustellen, beruht wesentlich 
auf der Schwierigkeit, reproduzierbar ganzflächige Kon-
takte zwischen Metall- und Keramikflächen herzustellen, 
um den bestmöglichen Wärmeübergang zu erzielen sowie 
eine gleichbleibende elektrische Isolierung zu gewähr-
leisten. In Tabelle 2 sind die verschiedenen bekannt-
gewordenen Herstellungsverfahren von Mehrschichtrohren 
zusammengestellt. 
Es wird eine qualitative Übersicht über die mit diesen 
Verfahren hergestellten Mehrschichtrohre gegeben. Im 
Hinblick auf eine Verwendung im Beaktor erscheinen die 
Lösungen interessant, bei denen sich möglichst kein 
Fremdmaterial zwischen dem Metalloxyd und der Hülle bzw., 
dem Kollektor befindet. 
Bei einigen Herstellungsverfahren wird die Isolierschicht 
erzeugt durch einen CVD ' - Prozess v ' durch Plasma-
(7) (8 QÌ 
Sprayverfahren w ' oder durch Sinterverfahren v ' . 
*) Stand: Second International Conference on Thermionic 
Power Generation, Stresa, 27-31 May, 1968. 
** ) Chemical Vapor Deposition. 
Die Metalloxydschichtdicke und -länge sind hier be-
liebig. Der Isolationswiderstand ist i.a. örtlich va-
riabel. Bei einem Verfahren wird die Isolierschicht 
dadurch gewonnen, dass man AlpO-, bei der Schmelztempe-
ratur in einen Spalt zwischen zwei konzentrische Mo-
Rohre fliessen lässt (RCA) ^ ° \ 
Bei einer Reihe anderer Herstellungsverfahren, die 
vorzugsweise von EURATOM in Ispra verfolgt werden, geht 
man von dichtgesinterten Reinoxydkeramikröhrchen aus 
(AlpO-v, BeO), die durch Lötverfahren oder mit Hilfe von 
isostatischem Heisspressen mit den metallischen Partnern 
verbunden werden. Diese Verfahren setzen teilweise Metalli-
sierungsprozesse voraus, über die an andererstelle berich-
tet wurde ^11 » 12K 
Die Herstellungslänge sowie die Dicke der Isolierschicht 
hängen dabei von der Herstellbarkeit der benötigten Kera-
mikröhrchen ab. Europäische und US-amerikanische Firmen 
(Feldmühle, General Electrics) liefern entsprechende 
Röhrchen aus hochreinem dichtgesinterten AlpO^ mit Wand-
stärken von 0.5 bzw. 0.2 mm und Längen bis 150 mm, Ab-
messungen, die für die meisten Konzepte ausreichend sind. 
Hauptvorteile sind: 
- genau definierte Eigenschaften der elektrischen Isolie-
rung, 
- wenig oder kein Fremdmaterial in den Übergangschichten. 
Zu dieser Gruppe von Mehrschichtkörpern kann man auch 
solche zählen, bei denen zB. die Nb-Metallisierungsschicht 
auf elektrolytischem Wege verstärkt wird. 
Es sind auch Untersuchungen durchgeführt worden, bei de-
nen Metall- und Keramikröhrchen ineinandergefügt werden 
ohne metallurgische Bindung ^ -*' . 
Die sich im Betriebszustand einstellende Temperaturver-
teilung erzeugt Plächenpressungen, denen ein bestimmter 
Wärmeübergang zugeordnet ist. 
Solche Mehrschichtrohre sollen hier nicht betrachtet wer-
den. Der jeweilige Wärmewiderstand hängt von der Betriebs-
temperatur und dem Kriechverhalten der beteiligten Werk-
stoffe unter Betriebsbedingungen ab, wie auch von 
Herstellungstoleranzen und Oberflächenbeschaffenheiten, 
d.h. die im Betrieb zu erwartenden Wärmeübergänge sind 
variabel und nicht genau voraussagbar. Nach eigenen Un-
tersuchungen können solche Systeme zu instabilem Be-
triebsverhalten neigen. 
2. EIGENSCHAFTEN UND CHARAKTERISTISCHE KENNDATEN 
Die Eigenschaften von Mehrschichtrohren lassen sich auf-
teilen in allgemeine- und technologische Eigenschaften. 
Die meisten Eigenschaften sollten auch im Reaktorstrah-
lenfeld und nach Reaktorbestrahlung angegeben werden können. 
2.1 Allgemeine Eigenschaften 
Zur Charakterisierung der allgemeinen Eigenschaften eines 
Mehrschichtrohres ist die Angabe bestimmter vergleich-
barer Kenndaten erforderlich. Da in der Literatur solche 
Daten noch nicht genannt wurden und etwaige Zahlenangaben 
über ausgeführte Mehrschichtrohre sehr spezifischer Art 
sind, werden allgemeine charakteristische Kenndaten vor-
geschlagen. Die betrachteten Daten, die sich als Kenndaten 
zur Beurteilung von Mehrschichtrohren heranziehen lassen, 
sind in Tabelle 3 zusammengestellt. 
Die Qualität eines Mehrschichtrohres richtet sich im 
wesentlichen nach dem gesamten Wärmewiderstand, den es 
einem radialen Wärmestrom entgegensetzt. Der gewünschte 
elektrische Widerstand lässt sich immer erreichen. Trotz-
dem ist eine zahlenmässige Angabe des Wärmewiderstandes W 
für eine bestimmte mittlere Temperatur wenig sinnvo33, da 
W geometrieabhängig ist entsprechend 
W = At d% 1 
oder W = 
eff Q 
Ateff 
W = Wärmewiderstand °C cm
2 
W ; ; At ~~ = gemessene Tem­
peraturdifferenz zwischen der Innen­ und Aussenwand 
beim Wärmefluss 4 L W/cm ] bzw. Q [ W ] ; 1 = Länge 
Mehrschichtrohres; d =« Durchmesser [ cm ] . 
Die Angabe von W unter Benutzung eines mittleren Durch­
messers 
2 
d.. = Innendurchmesser; d. « Aussendurchmesser des Mehr­
schichtrohre s, 
oder eines mittleren Wärmestromes 
*m *1
 + H 
41 ■ eintretender Wärmestrom an der Innenwand; 4p * aus­
tretende Wärmeström an der Aussenwand, 
würde ebenfalls keine vergleichbaren Wärmewiderstandswerte 
ergeben, da die elektrisch isolierende Metalloxydschicht 
i.a. nicht symmetrisch zwischen den beiden Metallschichten 
liegt. Weiter aussen liegende Isolierschichten führen zu 
kleineren Wärmewiderständen bei sonst gleichen Aussen­ und 
Innendurchmessern des Mehrschichtrohres. 
Auch die Angabe der Schichtdicken ohne Mitteilung der Durch­
messer genügt nicht. 
Es erscheint zweckmässig,als allgemeinen Kennwert das Tem­
peraturdifferenzverhältnis m zu benutzen. 
A teff 
Δ xth 
Δ t., = theoretische Temperaturdifferenz zwischen Innen­
und Aussenwand für den gleichen Wärmestrom, bei dem At ­­
gemessen wurde. 
Aus der Differenz von At f f und Δ t., ergibt sich eine Tem­
peraturdifferenz AtR, die charakteristisch für das Mehr­
schichtrohr ist. 
10 
A tR ­ Ateff ­ A t t h 
Bezogen auf den Wärmestrom folgt daraus ein Wärmeüber­
gangswiderstand R. 
■p 
Da zwei Übergangsschichten vorhanden sind, sei ^ = RQff 
Vernachlässigt man die durch Wärmestrahlung übertragene 
Wärmemenge, dann wird: 
ti tl t± 
Ateff ^•1'(di+d3) d2+d3 / Πά1 Π(12 Π(ί3 Reff Q * 4 ö U Me t + λΜβ0^ + λΜβ^ 
Rgf­f· stellt den mittleren Wärmeübergangswiderstand für 
eine der beiden Metall—Keramik Übergangsschichten dar; 
dp = Innendurchmesser des AlpO­^­Rohres; a-¡ = Aussendurch­
messer des ΑΙρΟ­,­Rohres; \ = Wärmeleitzahl des Metalles 
(Me) bzw. des Metalloxydes (MeO) bei der Temperatur t. 
d2+d3 Der mittlere Wärmefluss ist bezogen auf d » — ρ — — 
Der effektive Wärmeübergangswiderstand stellt auch ein 
Mass dar für die Abweichungen der erzielten thermischen 
Leitfähigkeiten von den Leitfähigkeiten für das massive 
Material der Schichten. Das tritt in Erscheinung zB. bei 
gesprühten Schichten. Rp:P.p kann daher zur qualitativen 
Beurteilung eines Mehrschichtrohres herangezogen werden; 
beim idealen Mehrschichtrohr wäre es Null. 
Diese Betrachtungen gelten nicht für solche Rohre, die 
mit Sinterprozessen aus Metalloxyd­Metallmischungen mit 
gleichbleibendem oder wechselndem Metalloxydgehalt her­
gestellt sind. 
Um auch solche Rohre einzubeziehen, wäre es notwendig, 
Abmessungen für ein Standardrohr zu definieren und die 
gemessenen Temperaturdifferenzen auf dieses umzurechnen 
und für einen festgelegten Wärmefluss eine einheitliche 
mittlere Temperatur anzugeben. 
11 
Zur Angabe, wie hoch der statische Wärmefluss für eine 
Art von Mehrschichtrohren maximal sein kann, ohne dass 
eine Zerstörung und damit eine plötzliche Änderung der 
Eigenschaften, insbesondere des Isolationsverhaltens 
eintritt, soll der Grenzwärmefluss dienen 4 
' ^max 
Eine weitere Grösse ist der Isolationswiderstand ρ . 
Er ist messtechnisch leicht bei den gewünschten Tempe­
raturen mit oder ohne gleichzeitigen Wärmefluss zu er­
fassen xmå stellt einen vergleichbaren Wert dar. Wo die 
Schichtdicke nicht genügend genau definiert ist, wird er 
(7) 2 
in der Literatur v ' auch in Π cm angegeben. 
Eine Angabe über das Temperaturwechselverhalten soll 
zeigen, welche Temperaturwechsel beispielsweise das 
Mehrschichtrohr ausführen kann, ohne dabei seine Eigen­
schaften zu ändern. Das Temperaturwechselverhalten gibt 
jedoch nur qualitativ eine Aussage über die Temperatur­
wechselbeständigkeit eines Mehrschichtrohres, da die Art 
der Aufheizung sowie die Energiezu­ und ­abfuhr und deren 
Änderungen in der Zeiteinheit wie auch die Temperaturspanne 
und die Anzähl der Zyklen nur im Zusammenhang mit einem 
Projekt gegeben sind und untersucht werden können. 
Zu den allgemeinen Eigenschaften gehört auch das Langzeit­
verhalten des Mehrschichtrohres unter betriebeähnlicheη 
Bedingungen. 
2.2 Technologische Eigenschaften 
Für die endgültige Verwendung beim Bau eines bestimmten 
Thermionik­Reaktors ist die Ermittlung weiterer techno­
logischer Eigenschaften bei instationären und stationären 
Betriebsbedingungen unerlässlich wie der Spannung, bei der 
in Cs­Atmosphäre Überschlag eintritt, der Biegefestigkeit, 
des Beschleunigungsverhaltens, sowie der Eigenschaftsän­
derungen im Reaktor. 
(15") 
Es wurde zB. festgestellt v ', dass sich in einem Neu­
tronenspektrum mit Neutronenenergien grösser als 1 MeV 
12 
21 oberhalb einer integrierten Dosis von 2.3 . 10 nvt 
in Lucalox (AlpOO Mikrorisse bilden, die bei Anwe-
senheit einer Cs-Atmosphäre wahrscheinlich beschleu-
( 16 ) nigt entstehen v .In einem unmoderierten Reaktor 
21 
verträgt die Keramik möglicherweise nur 1.7 . 10 nvt. 
Der elektrische Widerstand nimmt unter dem Einfluss der 
Reaktorstrahiung bei Raumtemperatur stark ab. Bei einer 
Reaktorleistimg von 6 kW/Liter beträgt die Abnahme etwa 
2 
5.10 iî cm. Mit zunehmender Temperatur sinkt diese Ab-
nahme auf kleine Werte im interessierenden Bereich von 
700° - 800°C (1?). Bei Temperaturen um 1000°C, einer 
Reaktorleistung von 40 MW und Bestrahlungszeiten von 
50 bis 250 Stunden weist Lucalox einen rund 5 mal klei-
neren elektrischen Widerstand auf als ausserhalb des 
( 18 ) Reaktors v ' . Diese günstig niedrigen Werte werden von 
gesprühten Schichten wegen gewisser Verunreinigungen 
wahrscheinlich nicht erreicht. 
3. UNTERSUCHUNG VON MEHRSCHICHTROHREN 
Die Untersuchung von Mehrschichtrohren verlangt viel 
personellen, apparativen und zeitlichen Aufwand. Alle 
Messungen bei erhöhter Temperatur müssen zur Vermeidung 
von Oxydation der Niob- bzw. Molybdänbauteile im Vakuum 
oder Schutzgas ausgeführt werden. Im Rahmen dieser zu-
sammenfassenden Darstellung soll jedoch nicht auf die ge-
bauten Messapparaturen im einzelnen eingegangen werden. 
Die Art und Reihenfolge der erforderlichen Untersuchungen, 
die der Ermittlung der Kenndaten und des LangzeitVerhal-
tens dienen, sind in Tabelle 4 aufgeführt. Der hergestell-
te "Mehrschichtrohling" wird durch mechanische Bearbeitung 
auf die gewünschten Abmessungen gebracht. Mehrschicht-
rohre mit dicht gesintertem Keramikrohr als Isolator wer-
den zunächst in axialer Richtung mit He auf Dichtigkeit 
geprüft. Eine Ultraschalluntersuchung schlieest sich an, 
die die Ergebnisse bestätigt und darüber hinaus Auskunft 
gibt, wie die Metall-Keramikbindung verteilt ist. 
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Die Figuren 1 bis 3 zeigen die Ergebnisse von Ultra-
schalluntersuchungen an einem Mehrschichtrohr mit guter 
Bindung, mit teilweiser Bindung und ohne Bindung. Ein 
Mehrschichtrohr mit guter Bindung ist im Querschnitt ab-
gebildet in Figur 4. Zur Erhöhung des Kontrastes ist es 
seitlich etwas geneigt. Figur 5 zeigt in 1000-facher Ver-
grösserung die perfekte Bindung von NbIZr und AlpO^. 
Bei der Herstellung entstandene Risse, sie verlaufen in 
radialer Richtung, werden mit dem Mikroskop nachgewiesen. 
Es folgt ein Spannungstest zur Sicherstellung, dass sich 
keine elektrisch leitende Brücke gebildet hat. Zur Er-
mittlung der Kennzahlen wird der mit Thermoelementen aus-
gestattete Probekörper in eine Zelle eingebracht, die die 
Möglichkeit bietet, bei verschiedenen Wärmeflüssen und ver-
schiedenen mittleren Probentemperaturen die auftretende 
Temperaturdifferenz zu messen. R^f wird rechnerisch aus 
den Messdaten ermittelt. Bei einzelnen, nach statisti-
schen Gesichtspunkten ausgewählten Proben wird der maxi-
male Wärmefluss gemessen, wobei die Probe zerstört wird. 
Die übrigen Proben werden nach dem jeder Untersuchung 
folgenden Ultraschalltest in einer automatisch arbeiten-
den Apparatur thermischen Zyklen zwischen 500 und 1000 C 
unterworfen. Zur Zeit erfolgt die Aufheizung mit RF von 
aussen. Eine Umstellung auf Innenbeheizung mit einem 
Strahlenheizer ist in Vorbereitung. 
Beim Betriebstest wird jeweils eine Probe in eine Testzelle 
eingebaut, und den gewünschten Betriebsbedingungen unter-
worfen, zB. 750°C mittlere Probentemperatur, einem Wärme-
p 
fluss von 60 W/cm und einer angelegten Gleichspannung von 
150 V. Mehrere solcher Testzellen sind in einem Vakuumsys-
tem zusammengefasst. Die Anlage ist für Langzeitversuche 
von einigen 1000 Stunden geeignet. Nach einem weiteren Ul-
traschalltest können die geprüften Mehrschichtrohre techno-
logischen Untersuchungen, einschliesslich Untersuchungen 
im Reaktorstrahlenfeld, unterworfen werden. 
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4. SCHLUSSBEMERKUNG 
Die Herstellung und Untersuchung von Mehrschichtrohren 
erfordert erhebliche Mittel finanzieller, personeller 
und apparativer Art. Insbesondere müssen Mehrschicht-
rohre in hinreichend grosser Stückzahl nach verschie-
denen Verfahren hergestellt werden können zur Auswahl 
der besten Verfahren. Gleichzeitig müssen weitere Test-
anlagen entwickelt und gebaut werden, wenn in absehbarer 
Zeit zuverlässige Mehrschichtrohre für geförderte Pro-
jekte wie das ITR-Projekt zur Verfügung stehen sollen. 
Es muss darauf hingewiesen werden, dass Eigenschafts-
messungen unter Bestrahlung und nach Reaktorbestrahlung 
von entscheidender Wichtigkeit sind, um endgültige Aus-
sagen machen zu können über die Qualität von Mehrschicht-
rohren zusammen mit ihren Herstellungsverfahren; aber 
diese letzteren Arbeiten konnten in Ispra noch nicht be-
gonnen werden. 
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2) geschätzt 
Tabelle 2 
Qualitative Übersicht über Mehrschichtrohre hergestellt nach verschiedenen Verfahren 
Herstellungsver­
fahren Firma bzw. 
Labor 
















Euratom Ispra ' 
Isostatisches 
Heisspressen .» 
Euratom Ispra *' 
Elektrolytische 
Verstärkung ,- s 









































Nb 1 Zr 
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massiv 





































2) variabel ' 
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1) hergestellt im Auftrag für Euratom Ispra 3) EUR­COD­Contract 
2) wird angenommen auf Grund der Herstellungsweise 4) Proben im Z.F.Z. Karlsruhe isostatisch heiss­
gepresst im Auftrag für Euratom Ispra 




Kenndaten für Mehrschichtrohre 
Bezeichnung 
Temperaturdifferenzverhältnis 




Metall ­ Metalloxyd 







Änderung der Eigenschaften 
nach 1000 Temperaturwechseln 
zwischen 500 und 1000°C bei 
u Minuten Aufheiz­ und 















a cm ' 
1) mittlere Keramiktemperatur 
2) wenn s nicht definiert ist 
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Tabelle 4 
Untersuchung von Mehrschichtrohren 






















Bis zu 2 kV bei RT 
Kennzahlen: m, Rg­p­p» 
■^max Temperaturbe­
reich 200 + 800°C 
500° ­ 1000°C 
Als Kurzzeit­ und 
Langzeittest bei Tem­
peraturen 500 bis 
800 C, einem Wärme­
fluss, q <100 W/cm2 
und angelegter Spannung 
mit oder ohne Cs­Atmos­
phäre. 
Messung des elektrischen 
Widerstandes. 
Statistische Untersuchung 
Fig. 1 Ultraschalldiagramm eines NblZr-AlpO Mehrschichtrohres mit guter Bindung zwischen den Grenzflächen von Metall und Metall-
oxyd 
Fig. 2 Ultraschalldiagramm eines NblZr-Al 0 Mehrschichtrohres mit 
teilweiser Bindung zwischen den Grenzflächen von Metall und 
Metalloxyd 
Fig. 3 Ultraschalldiagramm eines NblZr-Al 0 Mehrschichtrohres ohne 
Bindung zwischen den Grenzflächen von Metall und Metalloxyd 
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